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内貴博之提出の本論文では､半導体量子 ドット (qD)を高効率､高繰り返し､長寿命の ｢単一光子源｣
とするために､局在型表面プラズモン共鳴 (LSPR)効果の発現モデルとなるコア/シェル型金属/シリカナ
ノ粒子とqDとの精微な複合ナノ構造体を作製し､励起子ダイナミクスとナノ構造相関を系統的に検証した｡
第2章では､蛍光強度と単一光子発生挙動を同時に計測可能な ｢単一分子分光法と光子相関測定法｣を
確立した｡フェムト秒パルスレーザー (励起波長488nm)を搭載したステージ走査型共焦点蛍光顕微鏡
装置を用いた｡qDからの蛍光を無偏光ビームスプリッタ-で2つに分けた後､2台のアバランシェフォ
トダイオードで検出し､Hanbury-Brown andTwiss型の光子相関測定法を用いて､二次の強度相関関数
(遅延時間ゼロ)のg(2'(o)を求めた｡リファレンスとした単一qDの平均蛍光強度は30counts/ms､ミリ秒
から秒程度におけるブリンキング現象､単一光子発生挙動を示した｡一般に､蛍光強度が高い場合､単一
光子発生確率も高い傾向にあった｡
第3章では､金/シリカナノ粒子-QD複合ナノ構造体の単一光子発生挙動を解析した｡形状や粒径を精
微に制御した金ナノ粒子をポリオール法により作製し､ゾル ゲール法で5種類の膜厚が異なるシリカコー
ト金ナノ粒子とした｡さらに､表面をアミノ修飾し､平均 1個のqDが吸着した金/シリカナノ粒子-qD
複合ナノ構造体を得た｡計測の結果､シリカ膜厚が6､15､29nmの場合､蛍光強度とg'2'(o)は負の相関
を示さず､蛍光強度の増加を示す一方で､単一光子発生確率は低下する傾向にあることが判明した｡
第4章では､第3章での結果を踏まえて､銀/シリカナノ粒子-QD複合ナノ構造体の単一光子発生挙動
を検討した｡銀ナノ粒子を塩化銀コロイドのアスコルビン酸還元法によって作製し､以下､第5章とほぼ
同じ作製プロセスを経て､銀/シリカナノ粒子-qD複合ナノ構造体を得た｡その結果､シリカ膜厚が15､
21､29､35nmの場合､蛍光強度とg 2`'(o)は負の相関を示した｡すなわち､蛍光強度の増加とともに､単
一光子発生確率も増加することを明らかにした｡
第5章では､第3章と第4章での結果を考察するために､金属/シリカナノ粒子-qDにおけるLSPR効
果を受けた励起子ダイナミクスを詳細に検討した｡qDの励起子ダイナミクスにおよぼすLSPRの効果に
は2種類の増強メカニズムが知られている｡一つはLSPRの増強光電場による励起回数や生成励起子数の
増加､｢吸収の増加｣､もう一つはQDとLSPRとの結合相互作用による幅射速度の増加 ､｢発光の増加｣
である｡金/シリカナノ粒子-QDでは､QDの蛍光スペクトルと金ナノ粒子のLSPRスペクトルに重なりが
あるため､｢吸収の増加｣と ｢発光の増加｣が同時に相互作用し､多励起子轄射が優先的に生じると解釈
された｡一方､銀/シリカナノ粒子-qDの場合､上述のスペクトル重なりが無いため､｢吸収の増加｣だけ
が相互作用し､励起子消滅過程を経た単一励起子の再結合､すなわち単一光子発生となると考察された｡
第6章では､第4章と第5章の知見から､銀ナノ粒子の ｢吸収の増加｣を最大限に引き出すために､銀
ナノ粒子堆積膜のLSPR効果とQDとの相互作用による単一光子発生挙動を解明した｡すなわち､クエン
酸還元法で作製した銀ナノ粒子の堆積膜とqDが分散したポリメチルメタクリレートフイルムの複合構造
体を構築して､その単一光子発生挙動を解析した結果､蛍光強度が約20倍まで増加し､かっ単一光子発生
確率も非常に高く､｢単一光子源｣としての有用性を示すことに成功した｡この系の励起子ダイナミクス
は､これまで考察された銀/シリカナノ粒子-QD複合ナノ構造体に加えて､銀ナノ粒子間に生じる非常に
強い増強光電場の効果も相乗的に作用するものと結論付けられた｡
以上､本論文は著者が自立して研究活動を行うに必要な高度の研究能力と学識を有することを示してい
る｡したがって,内貴博之提出の博士論文は,博士 (理学)の学位論文として合格と認める｡
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